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Abstract 

The title compds. which easily evolved C02 and were useful as blowing agents were made by 
treating the heterocyclic compds. with COCI2. Thus, imidazole (I) 3 in anhyd. tetrahydrofuran 125 
parts was treated under exclusion of air with COCI2 (4 moles of amine to 1 mole of COCI2) Exc 
COCI2 was removed with N, the pptd. hydrochloride of I filtered, and the soln. coned, in vacuo to 
obtain pure N.N'-carbonyldiimidazole, m. 115.5-16°. By the same procedure were prepd N 1ST- 
carbonylditriazole, m. 136° (theoretical yield), N.N'-carbonyldibenztmidazole, m. 182-3° and N N 
carbonyldibenztriazole, m. 183-5° (decompn.). 
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bnnnopropane dropped in, the mixt. boiled 13 hrs., the — g^butyM^KhphenylpyrazoIidiije-a.S-dioue, 50 ml. CHCU. 
EtOH evupd. in vacuo, the residue adjusted to pH 2 with and 0.7 ml. Et*NH was added 2.48 ml. o-toluoyl chloride 
10% HCl, washed with Et*0, made strongly alk. with 10% iu 10 ml. CHC1» with stirring for 0.5 hr. This mixt. was 
NaOH, extd. with EtjO, and the ext. distd. in vacuo to extd. with dil. aq. HCl, washed with H,0, and dried . The 
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and the opt . recrystd . fn«n EtOH to give 1.5 g. title prod- (needles, m. 145-6°). 3-faexyl (plates, m 81-3.5°), and 3- 
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A r «- Acetyl derivatives of 5-(p-amiuoplienyUuIfonamido)- 913 (C4 33, 8180c). p. M. B. 
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1 . ( ¥ C 9 U \> w,th «>»t f >dtcr taste. Hiroshi Kataoka medium of pH 3.5-8.5. For example, 0.0162 g. di-Bu tar- 

Acyl derivatives of 6-hydroxy-2-a4nmobenzothiazole. trate dinitrate is added dropwisc at 15° to 17 ml. MeOH, 
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Pyrazole derivatives. Shtonogi & Co., Ltd. (by Akira . tctrahydrofuran 125 parts was treated under exclusion of 
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Es wurde gefunden, dafl man Kohlensaureamide 
von Imidazolen, Triazolen und Tetrazolen mit einem 
an ein N-Atom gebundenen, reaktionsf ahigen Wasser- 
stoffatom in nahezu theoretischer Ausbeute erhalt, 
wenn man diese stickstoffhaltigen heterocyclischen 5 
Verbindungen mit Phosgen umsetzt. Die Ausgangs- 
verbindungen werden im allgemeinen in solchen 
Mengenverhaltnissen miteinander umgesetzt, daB 
4 Mol der heterocyclischen Verbindung auf 1 Mol 
Phosgen entfallen. Von den verwendeten 4 Mol der io 
stickstofFhaltigen heterocyclischen Verbindung wer- 
den 2 Mol als entsprechendes Hydrochlorid zuruck- 
gewonnen. 

ZweckmaBig fuhrt man die Reaktion in wasser- 
f reien indifferenten organischen Losungsmitteln durch. 15 
Besonders gut geeignet ist Tetrahydrofuran, doch 
lassensich auch andereAther, die unter den genannten 
Bedingungen nicht mit Phosgen reagieren, sowie ali- 
phatische oder aromatisdie Kohlenwasserstoffe ver- 
wenden. Es geniigt vollstandig, bei Raumtemperatur ao 
zu arbeiten. 

Die erhaltenen Verbindungen spaiten unter hydro- 
lysierenden Bedingungen sehr leicht Kohlendioxyd ab 
und lassen sich deshalb vorteilhaft als Blahmittel ver- 
wenden. 25 

Die in den Beispielen genannten Teile sind Ge- 
wichtsteile. 

Beispiel 1 

In eine Losung von 3 Teilen Imidazol in 125 Teilen 30 
wasserfreiem Tetrahydrofuran wird unter AusschluB 
von Luftfeuchtigkeit Phosgen im Molverhaltnis 4 : 1 
eingeleitet. Ein tJberschuB an Phosgen wird durch 
Einleiten von getrocknetem Stickstoff entfernt. An- 
schlieflend saugt man vom ausgefallenen Imidazol 35 
Hydrochlorid ab und engt die Tetrahydrofuranlosung 
im Vakuum ein. Urn letzte Reste Imidazolhydrochlorid 
zu entfernen, kann man den kristallisierten Ruckstand 
einige Male mit je 50 Teilen siedendem Benzol extra- 
hieren. Man erhalt reines N*, N'-Carbonyl-di-imidazol 40 
vom Schmelzpunkt 115,5 bis 116° C. 
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Beispiel 2 

Fuhrt man die Umsetzung, wie im Beispiel 1 be- 
schrieben wurde, mit 2 Teilen 1,2,4-Triazol an Stelle 
von 3 Teilen Imidazol in 100 Teilen wasserfreiem 
Tetrahydrofuran durch, so verlauft die Reaktion ana- 
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log. Man erhalt N,N'-Carbonyl-di-triazol vom 
Schmelzpunkt 136° C in theoretischer Ausbeute. 

Beispiel 3 

In eine Losung von 4,7 Teilen Benzimidazol in 
125 Teilen wasserfreiem Tetrahydrofuran wird unter 
AusschluB von Luftfeuchtigkeit ein Teil gasformiges 
Phosgen im Lauf von 5 Minuten eingeleitet. Man 
saugt von dem ausgefallenen Benzimidazolhydro- 
chlorid ab. Das Filtrat hinterlaflt beim Einengen im 
Vakuum bei etwa 40° C weifle Kristalle von N.N'- 
Carbonyl-di-benzimidazol. Beim Umkristallisieren aus 
wasserfreiem Benzol erhalt man farblose Nadeln vom 
Schmelzpunkt 182 bis 183° C. 

Beispiel 4 

Wie im Beispiel 3 beschrieben wurde, setzt man 
4,75 Teile Benztriazol rait 1 Teil Phosgen um und 
arbeitet das Reaktionsgemisch in gleicher Weise auf. 
Beim Umkristallisieren aus wasserfreiem Benzol er- 
halt man das N,N'-Carbonyl-di -benztriazol vom 
Schmelzpunkt 183 bis 185° C (und Zersetzung) in 
farblosen Nadeln. 

PATENTANSPRUCH: 

Verfahren zur Herstellung von Kohlensaure- 
amiden von Imidazolen, Triazolen und Tetrazolen 
mit cinem an ein Stickstoffatom gebundenen, re- 
aktionsfahigen Wassers toff atom, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB diese Verbindungen mit Phosgen 
umgesetzt werden. 
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